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(57) Abstract: The invention relates to an electronically conductive reformer catalyst for a fuel cell, in particular a molten carbonate 
fs| fuel cell, containing particles of a water-adsorbent substrate material (6) and particles of a catalyst material (7) located on said sub- 
a strate material (6). According to the invention, the substrate material (6) itself is electronically conductive. The specific conductivity 
5^ of the reformer catalyst (4) preferably exceeds 1 S/cm under operating conditions. 
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(57) Zusammenfassung: Es wird ein elektronisch leitender Reformierkatalysator fur eine Brennstoffzelle, insbesondere fiir eine 
Schmelzkarbonat= brennstoffzelle, enthaltend Teilchen eines wasseradsorbierenden Substratmaterials (6) und Teilchen eines auf 
dem Substratmaterial (6) befindlichen Katalysatormaterials (7) beschrieben. Erfindungsgemass ist das Substratmaterial (6) selbst 
elektronisch leitend. Vorzugsweise uberschreitet die spezifische Leitfahigkeit des Reformierkatalysators (4) unter Betriebsbedin- 
gungen 1 S/cm. 
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Elektronisch. leitender Reformierkatalysator fur eine Brenn- 
stoff zelle und Verf ahren zur Herstellung eines solchen 



5 Die Erfindung betrifft einen elektronisch leitenden Refor- 
mierkatalysator fur eine Brennstoff zelle, insbesondere fur 
eine Schmelzkarbonatbrennstoff zelle, der Teilchen eines was- 
seradsorbierenden Substratmaterials und Teilchen eines auf 
dem Substratmaterial befindlichen Katalysatormaterials ent- 
10 halt. 

Bei Brennstoffzellen, insbesondere bei Schmelzkarbonatbrenn- 
stof fzellen werden vorzugsweise in die Anodenhalbzelle einge- 
baute Katalysatoren zur internen Ref ormierung des Brenngases 

15 verwendet . Dabei sind die Katalysatoren in Form von flachen- 
artig ausgedehnten Gebilden zwischen einer benachbarte Brenn- 
stoffzellen trennenden Bipolarplatte und einem die Anode e- 
lektrisch kontaktierenden Anodenstromkollektor untergebracht . 
Das bedeutet, dass der Katalysator die beiden genannten Kom- 

20 ponenten der Brennstoff zelle xiber seine gesamte Flache elekt- 
ronisch leitend verbinden muss. 

Bisher bekannte interne Ref ormierkatalysatoren dieser Art be- 
stehen allgemein aus einer elektronisch leitenden Trager- 
25 struktur, welche diese elektrische Verbindung herzustellen in 
der Lage ist, und dem auf eine Vielzahl von Teilchen oder 
Partikel verteilten Katalysatormaterial , welches in der Tra- 
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gerstruktur untergebracht ist. So ist beispielsweise aus der 
WO 97/49138 eine Katalysatorbaugruppe zur internen Reformie- 
rung in einer Brennstof f zelle bekannt, die einen aus einem e- 
lektrisch leitenden, metallischen Material hergestellten 
5 Stromkollektor mit voneinander beabstandeten hervorstehenden 
Bereichen und ein in Form von makroskopischen Teilchen beste- 
hendes und zwischen den hervorstehenden Bereichen verteiltes 
Katalysatormaterial enthalt. Der Stromkollektor bildet liber 
seine vorstehenden Bereiche eine elektronisch leitfahige Ver- 

10 bindung zwischen dem Bipolarblech und der Anode der Brenn- 

stoff zelle. Aus der US 4,618,543 ist ein Ref ormierkatalysator 
zur internen Ref ormierung in einer Brennstof f zelle bekannt, 
bei dem ein in mikroskopischen Teilchen vorliegendes Kataly- 
satormaterial in den Hohlraumen einer porosen metallischen 

15 Masse untergebracht ist. Die porose rnetallische Masse bildet 
eine elektronisch leitfahige Verbindung zwischen dem Bipoir- 
larblech und der Anode der Brennstof f zelle . Aus dem japani.- 
schen Patent Abstract 61260555 A ist ein Katalysator zur in- 
ternen Reformierung in einer Brennstof f zelle bekannt, bei dem 

2 0 eine Katalysator schicht auf einer Seite einer leitenden poro- 
sen Platte vorgesehen ist, welche auf ihrer anderen Seite ei- 
ne durch ein poroses Metall gebildete Elektrodenschicht tragt 
und bei der sich zwischen der Katalysatorschicht und der lei- 
tenden porosen Platte eine als Stromungsweg fur das Brenngas 

25 dienende porose Abstands schicht befindet. SchlieElich ist aus 
dem japanischen Patent Abstract 62139273 A eine Schmelzkarbo- 
natbrennstoff zelle bekannt, bei der ein metal lisches Netz o- 
der eine rnetallische porose Platte ein Kernmaterial eines Re- 
f ormierkatalysators bildet. 

30 

Die Aufgabe der Erfindung ist es einen elektronisch leitenden 
Ref ormierkatalysator fur eine Brennstof f zelle, insbesondere 
fur eine Schmelzkarbonatbrennstoff zelle zu schaffen, der mit 
geringem Aufwand und kostengiinstig herstellbar ist. 
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Diese Aufgabe wird durch den im Anspruch 1 angegebenen elekt- 
ronisch leitenden Ref ormierkatalysator gelost. Bevorzugte 
Ausfuhrungsformen desselben sind in den Unteranspriichen ange- 
geben . 

Weiterhin soli durch die Erfindung ein Verfahren zur Herstel- 
lung eines solchen elektronisch leitenden Ref ormierkatalysa- 
tors geschaffen werden. 

Das Verfahren ist im Anspruch 15 angegeben. Bevorzugte Aus- 
fuhrungsformen des erf indungsgemaJSen Verfahrens ist in den 
Unteranspriichen angegeben . 

SchlieSlich soil eine Brennstof f zelle, insbesondere eine 
Schmelzkarbonatbrennstof f zelle mit einem elektronisch leiten- 
den Ref ormierkatalysators, der mit geringem Aufwand uhd kos- 
tengiinstig darstellbar ist, geschaffen werden. 

Durch die Erfindung wird ein elektronisch leitender Refor- 
mierkatalysator fur eine Brennstof f zelle, insbesondere fur 
eine Schmelzkarbonatbrennstof f zelle, geschaffen. Der Ref or- 
mierkatalysator en thai t Teilchen eines wasseradsorbierenden 
Substratmaterials und Teilchen eines auf dem Substratmaterial 
befindlichen Katalysatormaterials . Erf indungsgemafi ist dass 
das Substratmaterial selbst elektronisch lei tend. 

Ein wesentlicher Vorteil des erf indungsgemafien Ref ormierkata- 
lysators ist es, dass der Bedarf an Material fur den Anoden- 
stromkollektor wesentlich vermindert werden kann. Ein weite- 
rer Vorteil ist die einfach und kostengunstige Herstellbar- 
keit des Ref ormierkatalysators . 



Vorzugsweise uberschreitet die die spezifische Leitf ahigkeit 
des Ref ormierkatalysators unter Betriebsbedingungen 1 S/cm. 
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Vorzugsweise ist das Substratmaterial durch ein elektronisch 
leitfahiges Metalloxid gebildet. 



GemaS bevorzugten Ausfuhrungsf ormen des erf indungsgemafien Re- 
5 f ormierkatalysators ist das Substratmaterial durch eines oder 
mehrere aus der Gruppe enthaltend ZnO, Ti02 , Fe203, LiFe02, 
1X1x1203, Sn02 gebildet. 



GemaJS einer alternativen Ausf iihrungsf orm kann das Substratma- 
10 terial durch ein mit Fremdionen dotiertes wasseradsorbieren- 
des Material gebildet sein. 

Hierbei kann das Substratmaterial durch eines oder mehrere 
aus der Gruppe enthaltend aluminiumdotiertes Zinkoxid (AZO) , 
15 indiumdotiertes Zinnoxid (ITO) oder antimondotiertes Zinnoxid 
(ATO) gebildet sein. 

Vorzugsweise ist das Katalysatormaterial durch Nickel gebil- 
det. 

20 

GemaS einer bevorzugten Ausf iihrungsf orm der Erf indung sind 
die Teilchen des Katalysatormaterials in Form von kleinen In- 
selchen auf dem Substratmaterial vorhanden. 

25 Vorzugsweise liegt hierbei die GroSe der Inselchen des Kata- 
lysatormaterials im Bereich einiger Nanometer. . 

Gemafi einer bevorzugten Ausf iihrungsf orm der Erf indung ist der 
Katalysator in Form einer Schicht hergestellt. 

30 

GemaS einer vorteilhaf ten Ausf iihrungsf orm hiervon ist der Ka- 
talysator in Form eines f olienartigen Flachenmaterials herge- 
stellt . 
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Gemafi einer anderen vorteilhaf ten Ausfuhrungsf orm hiervon ist 
der Katalysator in Form einer auf eine Komponente der Brenn- 
stoffzelle auf getragenen Beschichtung hergestellt. 

5 Hierbei kann die den Katalysator bildende Beschichtung insbe- 
sondere auf einen Strorakollektor der Brennstof f zelle aufge- 
bracht sein. 

Gemafi einer Alternative kann die den Katalysator bildende Be- 
10 schichtung auf ein Bipolarblech der Brennstof f zelle aufge- 
bracht sein. 

Weiterhin wird durch die Erfindung ein Verfahren zur Herstel- 
lung eines elektronisch leitenden Ref ormierkatalysators der 
15 vorstehenden genannten Art geschaffen. Erf indungsgemaS wird 

ein Schlicker oder eine Paste aus dem das Katalysatormaterial 
tragenden Substratmaterial hergestellt, der Schlicker oder 
die Paste zu einer Schicht geformt, und die Schicht gesin- 
tert . 

20 

Vorzugsweise kann die Formgebung der Schicht durch Foliengie- 
fien, Tauchen, Spriihen, Walzen oder Rakeln erfolgen. 

Gemafi einer Aus fuhrungs form des erf indungsgemafien Verfahrens 
25 kann das Sintern der Schicht in einem eigenen Verfahrens- 
schritt wahrend des Herstellungsprozesses auSerhalb der 
Brennstof f zelle erfolgen. 

GemaS einer anderen Ausfuhrungsf orm des erf indungsgemaSen 
3 0 Verfahrens kann das Sintern der Schicht in situ beim Anfahren 
der Brennstof f zelle bei bereits eingebautem Katalysator er- 
folgen. 
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Schliefilich wird durch die Erfindung eine Brennstoff zelle, 
insbesondere eine Schmelzkarbonatbrennstof f zelle mit einem 
Ref ormierkatalysator der oben angegebenen Art geschaffen. 

Im folgenden werden Ausfuhrungsbeispiele der Erfindung anhand 
der Figur erlautert. Es zeigt: 

Figur 1 eine schematisierte perspektivische Explosionsansicht 
der Halbzelle einer Schmelzkarbonatbrennstof f zelle gemaS ei- 
nem Ausfuhrungsbei spiel der Erfindung; und 

Figur 2 eine stark vergroSerte und stark schematisierte 
Schnittdarstellung durch einen Ref ormierkatalysator gemafi ei- 
nem Ausfiihrungsbeispiel der Erfindung. 

Bei der in Figur 1 dargestellten Halbzelle einer Schmelzkar- 
bonatbrennstof f zelle ist eine Elektrode 1 (Anode) auf einer 
Seite einer Elektrolytmatrix 2 vorgesehen. An der Rxickseite 
der Elektrode 1 befindet sich ein Stromkollektor 3, der durch 
einen leitfahigen Schaum oder durch eine Streckmetallstruktur 
gebildet sein kann und in der Figur 1 stark schematisiert 
dargestellt ist. Wiederum an der Rxickseite des Stromkollek- 
tor s 3 ist eine Katalysatorschicht 4 vorgesehen, die einen 
Ref ormierkatalysator zur internen Reformierung des der Halb- 
zelle zugefuhrten Brenngases bildet. Ein an der Ruckseite des 
Katalysators 4 vorgesehenes Bipolarblech 5 bildet die Tren- 
nung und elektrische Kontaktierung der dargestellten (anoden- 
seitigen) Halbzelle gegen eine nicht dargestellte (kathoden- 
seitige) Halbzelle einer weiteren Brennstoff zelle, wie sie 
typischerweise in gro&er Anzahl in einem Brennstoff zellensta- 
pel vorgesehen sind. 

Die stark vergroSerte und stark schematisierte Schnittansicht 
der Figur 2 zeigt, das der Ref ormierkatalysator 4 eine 
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Schicht 8 enthalt, die aus Teilchen eines Substratmaterials 6 
gebildet ist, auf welchem sich Teilchen eines Katalysatorma- 
terials 7 befinden. Das Substratmaterial 6 ist gut wasserad- 
sorbierend und ist elektronisch lei tend. Die spezifische 
5 Leitf ahigkeit des gesamten Ref ormierkatalysators 4 soli unter 
Betriebsbedingungen 1 S/cm iiberschreiten . 

Das Substratmaterial 6 ist durch ein elektronisch leitfahiges 
Metalloxid gebildet, beispielsweise durch eines oder mehrere 
10 aus der Gruppe enthaltend ZnO, Ti02, Fe203, LiFe02 / Mn203, 
Sn02 . 

Alternativ kann das Substratmaterial 6 durch ein mit Fremdio- 
nen dotiertes wasseradsorbierendes Material gebildet sein, 
15 beispielsweise durch eines oder mehrere aus der Gruppe ent- 
haltend aluminiumdotiertes Zinkoxid (AZO) , indiumdotiertes 
Zinnoxid (ITO) oder. antimondotiertes Zinnoxid (ATO) . 

Das Katalysatormaterial 7 ist durch Nickel gebildet, wobei 
20 die Teilchen des Katalysatormaterials 7 in Form von kleinen 

Inselchen auf dem Substratmaterial 6 vorhanden sind. Die Gro- 
Be der Inselchen des Katalysatormaterials 7 liegt im Bereich 
einiger Nanometer. 

25 Die Herstellung des Ref ormierkatalysators 4 erfolgt vorzugs- 
weise dadurch, dass ein Schlicker oder eine Paste aus dem das 
Katalysatormaterial 7 tragenden Substratmaterial 6 gebildet 
wird, dass der Schlicker oder die Paste zu einer Schicht 8 
geformt wird, und dass die Schicht 8 gesintert wird, urn einen 

3 0 Verbund zu bilden. Die Formgebung der Schicht 8 kann durch 

FoliengieSen, Tauchen, Spriihen, Walzen oder Rakeln erfolgen. 
Das Sintern der Schicht 8 kann in einem eigenen Verfahrens- 
schritt wahrend des Herstellungsprozesses auSerhalb der 
Brennstof f zelle erfolgen oder das Sintern der Schicht 8 kann 
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in situ beim Anfahren der Brennstof f zelle bei bereits einge- 
bautem Katalysator 4 erfolgen. 

Bei den dargestellten Ausfiihrungsbeispielen wird der Kataly- 
5 sator 4 in Form einer Schicht 8 hergestellt. Diese Schicht 8 
kann ein eigenes f olienartiges Flachenmaterial bilden, oder 
die Schicht kann in Form einer Beschichtung auf eine Kompo- 
nente der Brennstof f zelle aufgebracht werden, beispielsweise 
auf den Stromkollektor 3, oder das Bipolarblech 5, vergleiche 
10 Figur 1. 

Durch die Erf indung wird ein in hohem MaiSe aktiver elektro- 
nisch lei tender Ref ormierkatalysator zur internen Reformie- 
rung in einer Brennstof f zelle, insbesondere einer Schmelzkar- 
15 bonatbrennstoff zelle geschaffen. 



20 



25 



30 
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2 

5 3 
4 
5 
6 
7 

10 8 



15 



20 



25 



Elektrode 

Elektrolytmatrix 

Stromkollektor 

Ref ormierkatalysator 

Bipolarblech 

Siibstratmaterial 

Katalysatormaterial 

Schicht 
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Patentanspruche 



5 1. Elektronisch leitender Ref ormierkatalysator fur eine 

Brennstof f zelle, insbesondere fur eine Schmel zkarbonatbr enn- 
stoffzelle, enthaltend Teilchen eines wasseradsorbierenden 
Substratmaterials (6) und Teilchen eines auf dem Substratma- 
terial (6) befindlichen Katalysatormaterials (7), dadurch ge- 
10 kennzeichnet, dass das Substratmaterial (6) selbst elektro- 
nisch leitend ist. 

2 . Ref ormierkatalysator nach Anspruch 1 , dadurch gekenn- 
zeichnet, dass die spezifische Leitf ahigkeit des Ref ormierka- 
15 talysators (4) unter Betriebsbedingungen 1 S/cm uberschrei- 
tet . 

3. Ref ormierkatalysator nach Anspruch 1 oder 2, dadurch ge- 
kennzeichnet, dass das Substratmaterial (6) durch ein elekt- 

20 ronisch leitf ahiges Metalloxid gebildet ist. 

4 . Ref ormierkatalysator nach Anspruch 3 , dadurch gekenn- 
zeichnet, dass das Substratmaterial (6) durch eines oder meh- 
rere aus der Gruppe enthaltend ZnO, Ti02 , Fe203 / LiFe02, 

25 Mn203, Sn02 gebildet ist. 

5. Ref ormierkatalysator nach Anspruch 1, 2 oder 3, dadurch 
gekennzeichnet , dass das Substratmaterial (6) durch ein mit 
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Fremdionen dotiertes wasseradsorbierendes Material gebildet 
ist . 

6. Ref ormierkatalysator nach Anspruch 5, dadurch gekenn- 
zeichnet, dass das Substratmaterial (6) durch eines oder meh- 
rere aus der Gruppe enthaltend aluminiumdotiertes Zinkoxid 
(AZO) , indiumdotiertes Zinnoxid (ITO) oder antimondotiertes 
Zinnoxid (ATO) gebildet ist. 

7. Ref ormierkatalysator nach einem der Anspruche 1 bis 6, 
dadurch gekennzeichnet, dass das Katalysatormaterial (7) 
durch Nickel gebildet ist. 

8. Ref ormierkatalysator nach einem der Anspruche 1 bis 7, 
dadurch gekennzeichnet, dass die Teilchen des Katalysatorma- 
terials (7) in Form von kleinen Inselchen auf dem Substratma- 
terial (6) vorhanden sind. 

9. Ref ormierkatalysator nach Anspruch 8, dadurch gekenn- 
zeichnet, dass die GroSe der Inselchen des Katalysatormateri- 
als (7) im Bereich einiger Nanometer liegt. 

10. Ref ormierkatalysator nach einem der Anspruche 1 bis 9, 
dadurch gekennzeichnet, dass der Katalysator (4) in Form ei- 
ner Schicht (8) hergestellt ist. 

11. Ref ormierkatalysator nach Anspruch 10, dadurch gekenn- 
zeichnet, dass der Katalysator (4) in Form eines folienarti- 
gen Flachenmaterials hergestellt ist. 

12. Ref ormierkatalysator nach Anspruch 10, dadurch gekenn- 
zeichnet, dass der Katalysator (4) in Form einer auf eine 
Komponente der Brennstof f zelle auf getragenen Beschichtung 
hergestellt ist. 
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13. Ref ormierkatalysator nach Anspruch 12, dadurch gekenn- 
zeichnet, dass die den Katalysator (4) bildende Beschichtung 
auf einen Stromkollektor (3) der Brennstof f zelle aufgebracht 
ist . 

14. Ref ormierkatalysator nach Anspruch 12, dadurch gekenn- 
zeichnet, dass die den Katalysator (4) bildende Beschichtung 
auf ein Bipolarblech (5) der Brennstof f zelle aufgebracht ist. 

15. Verfahren zur Herstellung eines elektronisch leitenden 
Ref ormierkatalysators nach einem der Anspriiche 1 bis 14, da- 
durch gekennzeichnet , dass ein Schlicker oder eine Paste aus 
dem das Katalysatormaterial (7) tragenden Substratmaterial 
(6) hergestellt wird, dass der Schlicker oder die Paste zu 
einer Schicht (8) geformt wird, und dass die Schicht (8) ge- 
sintert wird. * " 

16. Verfahren nach Anspruch 15, dadurch gekennzeichnet, dass 
die Formgebung der Schicht (8) durch Foliengiefien, Tauchen, 
Spruhen, Walzen oder Rakeln erfolgt. 

17. Verfahren nach Anspruch 15 oder 16, dadurch gekennzeich- 
net, dass das Sintern der Schicht (8) in einem eigenen Ver- 

f ahrensschritt wahrend des Herstellungsprozesses auSerhalb 
der Brennstof f zelle erfolgt. 

18. Verfahren nach Anspruch 15 oder 16, dadurch gekennzeich- 
net, dass das Sintern der Schicht (8) in situ beim Anfahren 
der Brennstof f zelle bei bereits eingebautem Katalysator (4) 
erfolgt . 

19. Brennstof f zelle, insbesondere Schmelzkarbonatbrennstoff zelle 
mit einem Ref ormierkatalysator (4) nach einem der Anspriiche 1 bis 
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